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論 文 要 旨 
Water (H2O) is thought to play an essential role in Earth’s dynamics, as it 
fundamentally alters the chemical and physical properties, for example, phase 
relations, density, sound velocities and dynamic properties of both solid mineral phases 
and liquid phases in the planet’s interior. Although many efforts from experiments and 
theoretical calculations have been made, there remains a substantial deficiency in 
understanding the behavior of water-bearing phases under high pressure (P) and high 
temperature (T) conditions of Earth's deep mantle. Determining the physical and 
chemical properties of these phases might be critical to interpreting the observed 
seismic anomalies in the deep Earth. In this thesis, we use experimental and 
theoretical methods to explore the high-P behavior of solid iron-light element 
compounds and water-bearing silicate melts. We apply these results to understanding 
the seismic anomalies in the deep Earth. 
Hydrous minerals (for example, δ-AlOOH) in subduction slabs have been shown 
to be stable over the entire range of lower-mantle P–T conditions. Water, therefore, 
could be transported into the lowermost mantle in subduction zones. When hydrous 
phases come in contact with liquid iron metal in the low-temperature regions near the 
core–mantle boundary (CMB), Fe from the core side of the boundary can be oxidized. To 
investigate the reaction between iron and water at P–T conditions of the CMB in 
（別紙様式５）                                       
experiments, we put a mixture of water and iron in the laser-heated diamond anvil cell 
(DAC), mimicking the conditions deep inside the Earth. Using synchrotron X-ray in 
situ observations when compressing (P > 80 GPa) and heating (T > 2000 K) the sample, 
we were able to synthesize a form of hydrogen bearing iron peroxide FeO2Hx (with x 
from 0 to 1) that structurally resembles FeS2 pyrite (space group Pa ). The results 
indicate that water can interact with iron very differently than it does on the surface of 
the Earth. The hydrogen-bearing iron peroxide FeO2Hx has low sound velocities, and 
may therefore help to explain the seismic anomalies imaged at the CMB. 
The CMB is the most fundamental chemical discontinuity in the Earth, and the 
temperature gradient there is expected to be steep. The drastic increase in T across the 
CMB can lead to the decomposition of most, if not all, hydrous phases, including the 
hydrogen-bearing iron peroxide FeO2Hx synthesized at high P and moderate T. In our 
experiments, we found that the hydrogen-bearing iron peroxide FeO2Hx decomposes to 
Fe2O3 post-perovskite (ppv) (a high-P polymorph of hematite Fe2O3) and fluids at even 
higher temperatures (> 2400 K). Thus, anhydrous Fe2O3 ppv is one of the most 
plausible phases at the CMB. Using inelastic X-ray scattering, we measured the 
seismic wave velocities of this phase, at 60–140 GPa and up to 1,800 K, conditions 
relevant to Earth’s deep lower mantle. Combined with first-principles investigations, 
we were able to show that Fe2O3 ppv has a significantly lower sound velocity and 
stronger anisotropy than other lower-mantle solid silicate minerals. Therefore, Fe2O3 
ppv appears likely to contribute to the ultralow-velocity zones at the CMB. 
The role of water in silicate melts is significant, and yet the dissolution 
mechanism of water in depolymerized melts remains largely puzzling. Seismic 
observations have revealed the existence of low-velocity and high electrical 
conductivity layers, presumably indicating the occurrence of hydrous silicate melts 
near the mantle transition zone (MTZ). Using first-principles molecular dynamics 
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simulations, we studied the structure and density of H2O-rich Mg2SiO4 melts. The 
results show that hydrogen species are not only bonded to the network-forming cation 
Si but also to the network-modifying cation Mg. We found that the Mg cation remains 
the more efficient melt depolymerizer over hydrogen species, despite a high content of 
water in the melts. The ratio of non-bridging oxygens per silicon (NBO/Si) in the 
water-poor melt is comparable to that of dry Mg2SiO4 melt (NBO/Si = 4) and increases 
with water content. Our results, therefore, do not support the hypothesis inferred from 
data of NMR/Raman spectroscopy and X-ray structure factors that water may cause an 
increase in the melt polymerization for ultramafic magmas. We evaluated the 
buoyancy stability of water-rich melts. The density of hydrous silicate melt with 2.7 
wt% H2O is comparable to the seismic values of the Preliminary reference Earth model 
at the base of the upper mantle. Therefore low-velocity zones imaged near the MTZ are 
likely transient features resulting from continuous downward/upward flow across the 
410- and 660-km discontinuities. The reduced upper limit of water concentration for 
the gravitational stability of silicate melt suggests that water, in addition to 
temperature, is a more significant source than previously thought for the buoyancy of 
hydrous mantle plumes from the MTZ. 
In this thesis, we demonstrate that volatile-bearing iron compounds, FeO2Hx 
iron peroxide, and its high-T decomposition product Fe2O3 ppv, may contribute to the 
observed seismic anomalies at the CMB. Additionally, we find that water has no 
depolymerization effect on melt network. Water may dictate the gravitational stability 
of hydrous melts, for example, causing hydrous mantle plumes from the MTZ as 
imaged by seismic tomography. 
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論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨  
水 素 な ど の 揮 発 性 元 素 は 地 球 の 形 成 に 伴 っ て 地 球 深 部 に
蓄 え ら れ た と 考 え ら れ て い る 。 加 え て 、 マ ン ト ル に 沈 み 込
む 海 洋 プ レ ー ト に よ っ て 、 海 水 と 反 応 し て 揮 発 性 元 素 を 蓄
え た プ レ ー ト が 地 球 内 部 に 沈 み 込 ん で い く こ と が 分 か っ て
い る 。 し か し な が ら 、 下 部 マ ン ト ル か ら 核 － マ ン ト ル 境 界
ま で の 深 部 マ ン ト ル に お け る 揮 発 性 元 素 の 挙 動 は 未 解 明 の
こ と も 多 い 。 袁 亮 の 研 究 は 、 深 部 マ ン ト ル に 相 当 す る 高 温
高 圧 力 下 に お い て 揮 発 性 元 素 含 有 相 の 構 造 と 物 性 を 調 べ 、
そ の 結 果 に 基 づ い て 地 震 波 速 度 異 常 を 議 論 す る も の で あ る 。  
袁 亮 の 第 一 の 研 究 は 、 鉄 と 水 の 反 応 に 関 す る も の で あ る 。
ダ イ ヤ モ ン ド ア ン ビ ル セ ル を 使 用 し た 放 射 光 X 線 回 折 実 験
に よ り 、 高 温 高 圧 力 下 で F e と H 2 O が 反 応 し て F e O 2 H x が 生
成 す る 様 子 を 高 温 高 圧 下 で そ の 場 観 察 し た 。 第 二 の 研 究 で
は 、 同 じ く ダ イ ヤ モ ン ド ア ン ビ ル セ ル を 用 い 、 放 射 光 X 線
非 弾 性 散 乱 実 験 に 基 づ い て C a I r O 3 構 造 の F e 2 O 3 の 弾 性 波
速 度 を 高 温 高 圧 力 下 で 決 定 し た 。 最 近 の 研 究 に よ っ て 下 部
マ ン ト ル に 多 量 の F e 3 + が 存 在 す る こ と が 提 唱 さ れ て い る
こ と を 踏 ま え た 研 究 で あ り 、 実 験 結 果 を 基 に 、 核 － マ ン ト
ル 境 界 付 近 に 存 在 す る 地 震 波 超 低 速 度 層 の 縦 波 速 度 、 横 波
速 度 お よ び 密 度 が 、 3 0 ～ 5 0  m o l % の C a I r O 3 型 F e 2 O 3 に よ
っ て 説 明 で き る こ と を 明 ら か に し た 。 第 三 の 研 究 は 、 H 2 O
を 含 む M g 2 S i O 4 組 成 の マ グ マ の 構 造 と 物 性 に 関 す る も の
で あ る 。 袁 亮 は 第 一 原 理 分 子 動 力 学 計 算 を 用 い て マ ン ト ル
遷 移 層 に 相 当 す る 温 度 ・ 圧 力 条 件 で の マ グ マ の 構 造 と 密 度
を 調 べ た 。 マ グ マ の 構 造 に つ い て は 、 計 算 に よ っ て 得 ら れ
た 各 構 成 元 素 の 位 置 情 報 を 元 に 二 体 分 布 関 数 を 得 る と と も
に 、 O - S i - O ネ ッ ト ワ ー ク お よ び 水 素 を 含 む 分 子 の 形 状 を 明
ら か に し た 。 先 行 研 究 の 実 験 に よ っ て 得 ら れ て い た 結 果 と
本 研 究 の 計 算 結 果 と の 整 合 性 に つ い て は 議 論 の 余 地 が あ る
に も 関 わ ら ず 、 袁 亮 の 研 究 成 果 は 高 温 高 圧 力 下 で の 含 水 マ
グ マ の 構 造 に つ い て 極 め て 重 要 な 知 見 を も た ら し た 。 ま た 、
計 算 に よ っ て 得 ら れ た 密 度 を 基 に 、 袁 亮 は 上 部 マ ン ト ル 最
深 部 に 観 測 さ れ て い る 地 震 波 低 速 度 域 お よ び 含 水 プ リ ュ ー
ム に よ っ て も た ら さ れ る 火 山 活 動 に つ い て 考 察 し た 。  
以 上 の 袁 亮 の 研 究 は 、 地 球 深 部 に お け る 揮 発 性 元 素 の 循
環 に 関 す る 重 要 な 知 見 を も た ら し た 。 こ れ ら の 研 究 に よ っ
て 、 袁 亮 は 自 立 し て 研 究 活 動 を 行 う た め に 必 要 と な る 高 度
な 研 究 能 力 と 学 識 を 有 す る こ と が 示 さ れ た 。 し た が っ て 、
袁 亮 提 出 の 論 文 は 、 博 士 （ 理 学 ） の 学 位 論 文 と し て 合 格 で
あ る と 認 め る 。  
 
